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Beschreibung 

[0001] Die Erfindung bezieht sich auf eine Hochtem- 
peratur-Brennstoffzelle und auf einen Hochtemperatur- 
Brennstoff zel lenstapel . 5 
[0002] Es ist bekannt, daB bei der Elektrolyse von 
Wasser die Wassermolekule durch elektrischen Strom 
in Wasserstoff (H 2 ) und Sauerstoff (0 2 ) zerlegt werden. 
In einer Brennstoffzelle lauft dieser Vorgang in umge- 
kehrter Richtung ab. Durch eine elektrochemische Ver- io 
bindung von Wasserstoff (H 2 ) und Sauerstoff (0 2 ) zu 
Wasser entsteht elektrischer Strom mit hohem Wir- 
kungsgrad und, wenn als Brenngas reiner Wasserstoff 
(H 2 ) eingesetzt wird, ohne Emission von Schadstoffen 
und Kohlendioxid (C0 2 ). Auch mit einem technischen is 
Brenngas, beispielsweise Erdgas Oder Kohlegas, und 
mit Luft (die zusatzlich mit Sauerstoff (0 2 ) angereichert 
sein kann) anstelle von reinem Sauerstoff (0 2 ) erzeugt 
eine Brennstoffzelle deutlich weniger Schadstoffe und 
weniger Kohlendioxid (C0 2 ) als andere Energieerzeu- 20 
ger, die mitfossilen EnergietrSgern arbeiten. Dietechni- 
sche Umsetzung des Prinzips der Brennstoffzelle hat zu 
unterschiedlichen Losungen, und zwar mit verschieden- 
artigen Elektrolyten und mit Betriebstemperaturen zwi- 
schen 80 °C und 1 000 °C, gefuhrt. 25 
[0003] In Abh&ngigkeit von ihrer Betriebstemperatur 
werden die Brennstoffzellen in Nieder-, Mittel- und 
Hochtemperatur-Brennstoffzelien eingeteilt, die sich 
wiederum durch verschiedenetechnische Ausfuhrungs- 
formen unterscheiden. 30 
[0004] Bei dem aus einer Vielzahl von Hochtempera- 
tur-Brennstoffzellen sich zusammensetzenden Hoch- 
temperatur-Brennstoffzellenstapel (in der Fachliteratur 
wird ein Brennstoffzellenstapel auch "Stack" genannt) 
liegen unter einer oberen Verbundleiterplatte, welche 35 
den Hochtemperatur- Brennstoffzellenstapel abdeckt, 
der Reihenfoige nach wenigstens eine Schutzschicht, 
eine Kontaktschicht, eine Elektrolyt-Elektroden-Einheit, 
eine weitere Kontaktschicht, eine weitere Verbundleiter- 
platte, usw. 40 
[0005] Die Elektrolyt-Elektroden-Einheit umfaBt dabei 
zwei Elektroden und einen zwischen den beiden Elek- 
troden angeordneten, als Membran ausgefuhrten Fest- 
elektrolyten. Dabei bildet jeweils eine zwischen 
benachbarten Verbundleiterplatten liegende Elektrolyt- 45 
Elektroden-Einheit mit den beidseitig an der Elektrolyt- 
Elektroden-Einheit unmittelbar anliegenden Kontakt- 
schichten eine Hochtemperatur -Brennstoffzelle, zu der 
auch noch die an den Kontaktschichten anliegenden 
Seiten jeder der beiden Verbundleiterplatten gehoren. sc 
Dieser Typ und weitere Brennstoffzellen-Typen sind bei- 
spielsweise aus dem "Fuel Cell Handbook" von A. J. 
Appleby und F. R. Foulkes. 1989, Seiten 440 bis 454, 
bekannt. 

[0006] Die Bauelemente (beispielsweise die beiden st 
metallischen Verbundleiterplatten) der Hochtemperatur- 
Brennstoffzelle werden fur den Betrieb in Teilbereichen 
(den sogenannten Fugebereichen) miteinander gefugt 



(bei den Verbundleiterplatten beispielsweise im Rand- 
bereich). Unter Fugen versteht man das passende 
Aneinandersetzen oder Verbinden von Werkstucken 
Oder Werkstoffen durch verschiedene Verfahren (bei- 
spielsweise durch Schrauben, Nieten, SchweiBen, 
usw.). Dementsprechend wird als Fuge die Trennungs- 
offnung zwischen zwei zu verbindenden Werkstucken 
(hier Bauelementen) bezeichnet. 
[0007] An die Schicht, die im Fugebereich die Fuge 
zwischen den Bauelementen schlieBt, werden verschie- 
dene Anforderungen gestellt: Die Schicht muB eine 
ausreichende Gasdichtigkeit aufweisen. Durch einen 
beispielsweise im Randbereich der Brennstoffzelle 
angeordneten Fugebereich (auch SuBerer FOgebereich 
genannt) wird so gewahrleistet, daB die Betriebsmittel, 
die in der Brennstoffzelle im gasfOrmigen Zustand vor- 
iiegen, nicht aus der Brennstoffzelle heraus in die 
Umgebung gelangen. Ist der Fugebereich im Inneren 
der Brennstoffzelle angeordnet (innerer Fugebereich), 
so wird beispielsweise eine Vermischung von verschie- 
denen Betriebsmitteln (zum Beispiel Wasserstoff (H 2 ) 
und Sauerstoff (0 2 )) verhindert 
[0008] Die Schicht muB auBerdem gegenuber einem 
erhohten Druck unempfindlich sein. Die Betriebsmittel 
in der Brennstoffzelle weisen namlich einen erhdhten 
Druck gegenuber der UmgebungsatmosphSre auf. 
[0009] AuBerdem muB die Schicht eine ausreichende 
mechanische Stability gegenuber in der Brennstoff- 
zelle auftretenden mechanischen Spannungen aufwei- 
sen. Aufgrund von Temperaturanderungen, 
beispielsweise bei Einschalt- und Ausschaltvorgangen 
eines Hochtemperatur-Brennstoffzellenstapels, der sich 
in der Regel aus wenigstens 40 Brennstoffzellen 
zusammensetzt, oder auch bei Anderung der Betriebs- 
temperatur (diese kann je nach Anforderung zwischen 
600 und 1000 °C liegen), wirken erhebliche mechani- 
sche Krafte auf den Fugebereich ein. Auch beim 
Zusammenbau des Hochtemperatur-Brennstoffzellen- 
stapels (genauer beim mechanischen Absetzen des 
Stapels) sind mechanische Spannungen nicht zu ver- 
meiden. 

[001 0] Der Werkstoff der Schicht im auBeren Fugebe- 
reich sollte zudem eine ausreichende eiektrische Isola- 
tion aufweisen. Ein elektrischer KurzschluB zwischen 
den Bauelementen, die durch die Schicht miteinander 
gefugt sind, ist zu vermeiden, da hierdurch eine Verrin- 
gerung des Wirkungsgrades der Brennstoffzelle verur- 
sacht wird. Elektrochemische Stabilitat muB 
vorgegeben sein, damit der geringe eiektrische Verlust- 
strom, der dennoch uber die Schicht abflieBt, nicht den 
Werkstoff der Schicht zersetzt und zu einer Undichtig- 
keit der Schicht gegenuber einem Gasdurchsatz fuhrt 
[0011] Der Werkstoff der Schicht muB zudem stabil 
gegenuber einer chemischen Reaktion mit den 
Betriebsmitteln innerhalb der Brennstoffzelle sein. Die 
Betriebsmittel liegen in der Brennstoffzelle in Form von 
reduzierenden teuchten Gasen vor, die chemisch 
aggressiv auf den Werkstoff der Schicht einwirken k6n- 
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nen. Hierdurch kann es ebenfalls zu Undichtigkeiten im 
Fugebereich der Brennstoffzelle kommen. Eine chemi- 
sche Vertraglichkeit mit dem Werkstoff der zu fugenden 
Bauelemente muB zusatzlich gewahrleistet sein." 
[0012] Aus der International en Anmeldung WO s 
96/17394 sind Schichten zum Fugen von Bauelemen- 
ten einer Hochtemperatur- Brennstoffzelle bekannt, die 
Lagen aus einem Glas und Lagen aus einer Keramik 
enthalten. Die Lagen aus Glas oder Keramik stehen in 
Form von vorgefertigten Rahmen zur Verfugung. Die io 
Fertigung dieser Rahmen ist mit hohen Kosten verbun- 
den, da die Rahmen mit hoher Prazision (im j^m- 
Bereich) gefertigt werden mussen. AuBerdem erfordert 
die Montage der verschiedenen Lagen, entsprechend 
der groBen Anzahl von Brennstoffzellen in einem Sta- 75 
pel, erheblichen Justier- und MeBaufwand. Um ausrei- 
chend stabile Glasrahmen zu erhalten, ist das Glas mit 
Zusatzen (beispielsweise Arsenoxid (AS2O3)) versehen. 
Die ZusStze beeintrachtigen teilweise die Qualitat des 
Fugebereiches hinsichtlich der geforderten Eigenschaf- 20 
ten. 

[0013] Die Keramikrahmen werden vorzugsweise 
durch atmospharisches Plasmaspritzen oder durch 
Vakuumplasmaspritzen hergestellt. Die auf diese Art 
und Weise hergestelrien Rahmen weisen bei langeren 25 
Einsatzzeiten in der Brennstoffzelle keine ausreichende 
Gasdichtigkeit auf. 

[0014] Der Erfindung liegt nun die Aufgabe zugrunde 
eine Hochtemperatur-Brennstoffzelle anzugeben, 
wobei die Bauelemente der Brennstoffzelle mechanisch 30 
und chemisch stabil und dennoch kostengunstig gefugt - 
sind. 

[0015] Bei einer Hochtemperatur-Brennstoffzelle mit 
zwei Bauelementen, die in einem Fugebereich durch 
eine Schicht miteinander gefugt sind, enthait die 35 
Schicht gemaB der Erfindung wenigstens eine Lage aus 
einem Glaslot und wenigstens eine Lage aus einer 
Glaskeramik "Glaskeramik" (auch Vitrokeramik 
genannt) ist eine Bezeichnung fur polykristalline Fest- 
korper, die durch Keramisierung, d.h. gesteuerte Ent- 40 
glasung (Kristallisation) von Giasern, hergestellt 
werden. Eine Glaskeramik entsteht durch Warmebe- 
handlung eines geeigneten Glases, in welchem 
dadurch Kristalle erzeugt werden. Diese glaskerami- 
schen Werkstoff e entharten ebenso wie keramische 45 
Werkstoff e noch einen gewissen Anteil an Giasphase 
neben diesen Kristallen. Als , t Glaslot" (auch LCtglas 
genannt) wird ein leicht schmelzendes Glas mit niedri- 
ger Viskosrtat und Weiner Oberfiachenspannung bei 
einer Verschmelzungstemperatur zwischen 400 und so 
700 °C bezeichnet Es wird zwischen thermisch ent- 
glasbaren (kristallisierenden) und relativ entgalsungsfe- 
sten Glasloten unterschieden. 

[0016] Die Schicht. die wenigstens ein Glaslot und 
wenigstens eine Glaskeramik enthait, ist gasdicht Wird 55 
die Schicht zum Fugen von zwei Bauelementen inner- 
halb einer Brennstoffzelle verwendet, d.h. nicht im 
Randbereich der Brennstoffzelle, so werden durch die 



wenigstens zweilagige Schicht zwei Gasraume mit ver-, 
schiedenen gasformigen Betriebsmitteln gasdicht 
gegeneinander isoliert. Bei einer Anordnung der 
Schicht im AuBenbereich der Brennstoffzelle gelangt 
nunmehr kein Betriebsmittel aus der Brennstoffzelle in 
die Umgebungsatmosphare. 

[0017] Die Schicht zeigt ein hohes elektrisches Isola- 
tionsverhalten von einigen 100 kO • cm 2 . Sie ist nach 
einer Betriebsdauer von uber 1000 Stunden chemisch 
unverandert, d.h. daB der. Werkstoff .der* Schicht. keiner ... 
chemischen Zersetzung unterworfen ist. 
[0018] Die Schicht ist nach einer Warmebehandlung 
von mehr als 1000 Stunden im wesentlichen auskristal- 
iisiert. Die Lage aus der Glaskeramik ist vollst&ndig aus- 
kristallisiert, wShrenddessen die Lage aus dem Glaslot 
wenigstens teilweise auskristallisiert ist. Bedingt durch 
den hohen Kristallisationsgrad der Schicht kommt es zu 
einer geringen Wechselwirkung mit den zu verbinden- 
den Bauelementen, die beispielsweise aus einer 
Chrom-Eisen-Basisiegierung - odef aus- Zirkonoxid 
(ZrC>2) bestehen. Auch gegenuber einer chemischen 
Reaktion mit einem Betriebsmittel der Brennstoffzelle 
(beispielsweise mit Wasserstoff (H a ) oder Sauerstoff 
(0 2 )) sind die Lagen aus im wesentlichen auskristalli- 
sierten Werkstoffen wesentlich bestandiger als Lagen 
aus nicht kristallisierenden Loten. 
[0019] Die im wesentlichen auskristallisierte Schicht 
besitzt eine hdhere Viskositat als reine Glaser und ist 
demzufolge auch wesentlich druckbestandiger. Beim 
Betrieb der Brennstoffzelle besteht zwischen dem 
Innenraum der Brennstoffzelle und der Umgebungsat- 
mosphare ein Druckgefaile. Die Betriebsmittel der 
Brennstoffzelle weisen einen erhOhten Druck gegen- 
uber der Umgebungsatmosphare auf. Die zweilagige 
Schicht ist aufgrund des hohen Kristallisationsgrades 
der Glaskeramikiage und der dunnen Glaslotlage in der 
Lage diesem von innen nach auBen wirkenden Druck 
standzuhalten. Bei den aus dem Stand der Technik 
bekannten Schichten zum Fugen von Bauelementen 
einer Brennstoffzelle kann die Schicht aufgrund des 
entstehenden Druckes wenigstens teilweise aus der 
Brennstoffzelle herausgedruckt (mit anderen Worten 
herausgeblasen) werden. Die Brennstoffzelle wird also 
undicht. 

[0020] Das Glaslot kristallisiert erst gegen Ende des 
Fugeproz esses (d.h. beim Ausharten bei erhOhter Tem- 
peratur) aus. Wahrend des Fugeprozesses kann somit 
das mechanische Absetzen eines Brennstoffzellensta- 
pels def iniert eingestellt werden. Durch die Restviskosi- 
tat (bedingt durch die Restgiasphase, da die Lage nicht 
vollstandig auskristallisiert ist) ist— ein mechanischer 
Spannungsausgleich und/oder Spannungsabbau inner- 
halb des Stapels moglich. Zusatzlich ist durch die Ver- 
zahnung der auskristallisierten Lagen aus einem 
Glaslot und aus einer Glaskeramik eine hohe mechani- 
sche Stabilitat gegeben. Durch eine geeignete 
Zusammensetzung der Werkstoffe (d.h. des Glaslotes 
urKl der Glaskeramik) ist der thermische Langenaus- 
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dehnungskoeffizent definiert einstellbar. 

[0021] Die Schicht kann aus einer Lage aus einem 

Glaslot und aus einer Lage aus einer Glaskeramik 

bestehen. Diese zweilagige Schicht ist am einfachsten 

und mit dem geringsten finanziellen Aufwand herzustel- 5 

len, wobei dennoch alle genannten Vorteiie reaiisiert 

werden. 

[0022] Insbesondere kann die Schicht aus zwei Lagen 
aus einem Glaslot und aus einer Lage aus einer Glas- 
keramik bestehen, wobei die Lage aus einer Glaskera- io 
mik zwischen den beiden Lagen aus einem Glaslot 
angeordnet ist. Da hier zwei Lagen aus Glaslot verwen- 
det werden, ist ein besseres Vemalten gegenuber dem 
Auftreten von mechanischen Spannungen gegeben. 
Die mechanischen Spannungen werden hier durch die is 
zwei Lagen aus Glaslot ausgeglichen oder abgebaut. 
[0023] In einer weiteren Ausgestaltung enthalt das 
Glaslot 1 1 bis 13 Gew.-% Aluminiumoxid (Al 2 0 3 ), 10 bis 
14 % Boroxid (B0 2 ), etwa 5 Gew.-% Calciumoxid 
(CaO), 23 bis 26 Gew.-% Bariumoxid (BaO)* und etwa 20 
50 Gew.-% Siliziumoxid (Si0 2 ). 
[0024] Vorzugsweise enthalt die Glaskeramik 9 bis 1 1 
Gew.-% Aluminiumoxid (Al 2 0 3 ), 11 bis 13 Gew.-% Bor- 
oxid (BC^, 22 bis 23 Gew.-% Bariumoxid (BaO), etwa 
45 Gew.-% Siliziumoxid (Si0 2 ), etwa 10 Gew.-% 25 
Magnesiumoxid (MgO) und etwa 1 Gew.-% Titanoxid 
(Ti0 2 ). Diese Werkstoffzusammensetzungen fur das 
Glaslot und die Glaskeramik haben sich in der Praxis 
besonders bewShrt beim Zusammenfugen von metalli- 
schen Bauelementen, die beispielsweise aus einer 30 
Chrom- oder einer Eisenbasislegierurig bestehen. Auch 
fur den Zusammenbau von keramischen Bauelementen 
ist das Glaslot und die Glaskeramik geeignet. Der LSn- 
genausdehnungskoeffizient laBt sich auf einfache 
Weise durch Variation der Gewichtsanteile an die Werk- 35 
stoffe der zusammenzufugenden Bauelemente anpas- 
sen. Dabei kann es vorteilhaft sein, fur verschiedene 
Lagen aus Glaslot die chemische Zusammensetzung 
zu variieren, um einen stufenweisen Ubergang von 
einem zum anderen Bauteil zu erreichen. Das gleiche 40 
gilt fur mehrere Lagen aus Glaskeramik. 
[0025] Insbesondere kOnnen die Bauelemente meta!- 
lische Verbundieiterplatten oder eine Verbundleiter- 
platte und der Elektrolyt der Elektrolyt- Elektrod en - 
Einheit der Brennstoffzelle sein. 45 
[0026] GemSB der Erfindung besteht ein Hochtempe- 
ratur-Brennstoffzellenstapel aus einer Anzahl von sol- 
chen Hochtemperatur-Brennstoffzellen. 
[0027] Weitere vorteilhafte Ausgestaltungen sind in 
den UnteransprCichen wiedergegeben. sc 
[0028] Zum besseren Verstandnis der Erfindung und 
ihrer Weiterbildungen werden mehrere Ausfuhrungsbei- 
spieie anhand von vier Figuren erlautert. Die Figuren 
zeigen jeweils einen Ausschnitt aus einer Hochtempe- 
ratur-Brennstoffzelle in schematischer Darstellung. si 
[0029] In FIG 1 erkennt man eine Hochtemperatur- 
Brennstoffzelle 2 (Brennstoffzelle 2) mit zwei Bauele- 
menten 4,6. Bei den Bauelementen 4,6 ivi-ndelt es sich 



um zwei metallische Verbundieiterplatten oder um eine 
metallische Verbundleiterplatte und den Elektrolyten 
der Elektrolyt-Elektroden-Einheit der Brennstoffzelle 2. 
Die Verbundieiterplatten der Brennstoffzelle 2 enthalten 
in der Regel eine Chrombasislegierung (d.h. daB der 
Werkstoff wenigstens 50 Gew.-% Chrom (Cr) enth&lt). 
Der keramische Elektrolyt der Brennstoffzelle 2 enthalt 
beispielsweise Zirkonoxid (Zr0 2 ). 
[0030] in der zwischen den beiden Bauelementen 4,6 
gebildeten Fuge 8, die den Abstand zwischen den bei- 
den Bauelementen 4,6 definiert, ist eine Schicht 10 
angeordnet, die die Fuge 8 ausf ullt (d.h. daB die beiden 
Bauelemente 4,6 durch die Schicht 10 miteinander 
gefugt sind). Die Schicht 10 erstreckt sich uber einen 
Fugebereich 12, wobei der Fugebereich 12 bei zwei zu 
fugenden Verbundieiterplatten im Randbereich der Ver- 
bundieiterplatten und damit der Brennstoffzelle 2 ange- 
ordnet ist. Die Schicht 10 dichtet den Innenraum der 
Brennstoffzelle 2 gegenuber der AuBenatmosphare ab. 
Handelt es sich bei den beiden Bauelementen 4,6 um 
eine Verbundleiterplatte und den Elektrolyten, so ist der 
Fugebereich 12 im Inneren der Brennstoffzelle 2 ange- 
ordnet. Die Schicht 10 dichtet in dieser Ausfiihrungs- 
form zwei Gasr&ume gegeneinander ab, die zwei 
verschiedene Betriebsmittel der Brennstoffzelle 2 bein- 
halten. 

[0031] Die Schicht 10 besteht aus einer Lage 14 aus 
einem Glaslot und einer Lage 16 aus einer Glaskera- 
mik. Die Lage 14 aus Glaslot ist unmittelbar auf dem 
Bauelement 4 angeordnet. Der noch verbleibende Frei- 
raum der Fuge 8 zwischen den beiden Bauelementen 
4,6 wird durch die Lage 16 aus Glaskeramik gefullt; die 
Lage 16 aus Glaskeramik ist also zwischen der Lage 12 
aus Glaslot und dem Bauelement 6 angeordnet. Die 
Reihenfolge der beiden Lagen 14,16 zwischen den bei- 
den Bauelementen 4,6 kann genausogut auch umge- 
kehrt sein. Die Fuge 8 besitzt in der Regel eine Breite 
zwischen 100 und 800 ym. Bei einer Anordnung des 
Fugebereiches 12 im inneren der Brennstoffzelle 2 ist 
die Breite der Fuge 8 in der Regel geringer als wenn der 
Fugebereich 12 im Randbereich der Brennstoffzelle 2 
angeordnet ist. Die Lage 14 aus Glaslot weist eine 
Dicke zwischen 50 und 200 urn auf, wohingegen die 
Lage 16 aus Glaskeramik eine Dicke zwischen 50 und 
600 jim besitzt. Dabei sind allerdings Dicken unterhalb 
400 jim fur die Lage 16 aus Glaskeramik vorteilhafter. 
[0032] Das Glaslot der Lage 14 enthalt 11 bis 13 
Gew.-% Aluminiumoxid (AI 2 C>3), 10 bis 14 Gew.-% Bor- 
oxid (B0 2 ), etwa 5 Gew.-% Calciumoxid (CaO), 23 bis 
26 Gew.-% Bariumoxid (BaO) und etwa 50 Gew.-% Sili- 
ziumoxid (Si0 2 ). Die Glaskeramik der Lage 16 enthalt 
dagegen 9 bis 11 Gew.-% Aluminiumoxid (Ai 2 0 3 ), 11 
bis 13 Gew.-% Boroxid (B0 2 ), 22 bis 23 Gew.-% Bari- 
umoxid (BaO), etwa 45 Gew.-% Siliziumoxid (Si0 2 ). 
etwa 10 Gew.-% Magnesiumoxid (MgO) und etwa 1 
Gew.-% Titanoxid (Ti0 2 ). Diese Werkstoffe fur die 
Lagen 14,16 sind nach dem FugeprozeB weitgehend 
auskristallisiert; das Glaslot der Lage 14 weist aller- 
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dings noch.einen Restglasanteil auf, also einen visko-. 
sen Anteil. Grundsatzlich sind fur die Lagen 14,16 
Glaslote bzw. Glaskeramiken als Werkstoffe geeignet, 
die nach dem FugeprozeB weitgehend auskristallisiert 
sind. 

[0033] Die Schicht 14 aus einem Glaslot wird bei- 
spielsweise durch NaBpulverspritzen oder Siebdrucken 
aufgetragen und anschlieBend bei erhChter Temperatur 
angeglast. Optional kann die Lage 14 zusatzlich 
mechanisch bearbeitet (nachgeschliffen oder. gelappt) 
werden. Die mechanische Behandlung kann vor oder 
nach dem Angtasen durchgefuhrt werden. 
[0034] Die Lage 16 aus Glaskeramik wird durch Au1- 
legen einer Folie, durch NaBpulverspritzen oder durch 
Siebdrucken aufgetragen und anschlieBend bei erhOh- 
ter Temperatur gesintert. Auch die Lage 16 kann optio- 
nal zusatzlich mechanisch behandelt werden. 
[0035] Die Brennstoffzelle 2 ist besonders gut fur 
einen Einbau in einen Hochtemperatur-Brennstoffzel- 
lenstapel geeignet. - 

[0036] Gem&B FIG 2 umfaBt die Schicht 10a, die die 
Fuge 8 zwischen den Bauelementen 4,6 schlieBt zwei 
Lagen 18,20 aus einer Glaskeramik und eine Lage 22 
aus einem Glaslot, wobei die Lage 22 aus Glaslot zwi- 
schen den beiden Lagen 18,20 aus Glaskeramik ange- 
ordnet ist. Die Fuge 8 ist in diesem Ausfuhrungsbeispiel 
durch einen LOtprozeB (d.h. durch Verl6ten der Lage 22 
aus einem Glaslot) geschlossen. Das Glaslot und die 
Glaskeramik haben in diesem Ausfuhrungsbeispiel und 
auch in den Ausfuhrungsbeispielen der FIG 3 und 4 
jeweils eine Zusammensetzung, die bereits im Zusam- 
menhang mit den Ausfuhrungsbeispielen in FIG 1 ange- 
geben wurden. 

[0037] GemaB FIG 3 umfaBt die Schicht 10b zwei 
Lagen 24,26 aus einem Glaslot und eine Lage 28 aus 
einer Glaskeramik, wobei letztere zwischen den beiden 
Lagen 24,26 aus Glaslot angeordnet ist. Diese Ausfuh- 
rungsform hat den Vorteil, daB zwei voneinander rSum- 
lich getrennte Lagen 24,26 aus Glaslot zum Erfullen der 
mechanischen Anforderungen an die Brennstoffzelle 2 
zur Verfugung stehen. Beispielsweise wird das Eigen- 
gewicht eines Stapels erheblich besser durch zwei 
Lagen als durch eine Lage kompensiert. 
[0038] Insbesondere konnen (bei Verwendung von 
wenigstens zwei Lagen aus Glaslot und/oder Glaskera- 
mik), unterschiedliche Werkstoffe fur die Lagen aus 
Glaslot und/oder fur die Lagen aus Glaskeramik vorge- 
sehen sein. Dam'rt konnen unterschiedliche Anforderun- 
gen (mechanisch oder chemisch) durch verschiedene 
Lagen erfullt werden. 

[0039] GemaB FIG 4 enthait die Schicht 1 0 drei Lagen 
30 bis 34 aus einem Glaslot und zwei Lagen 36,38 aus 
einer Glaskeramik. Die Lage 30 aus Glaslot ist auf dem 
Bauelement 4 und die Lage 34 aus Glaslot auf dem 
Bauelemerrt 6 angeordnet. Auf der Lage 30 aus Glaslot 
ist die Lage 36 aus Glaskeramik und auf der Lage 34 
aus Glaslot ist die Lage 38 aus Glaskeramik angeord- 
net. Die beiden Lagen 36,38 aus Glaskeramik sind 



durch die Lage 32 aus. Glaslot miteinander gefugt. 

Durch Verwendung mehrerer Lagen 30 bis 34 aus Glas- 
.' lot und,* mehrerer Lagen 36 und 38 aus Glaskeramik 

wird die mechanische Anordnung der Brennstoffzelle 2 
5 (und auch des -Brennstoffzellenstapels) weitergehend 

stabilisiert. 

[0040] Eine Schicht, die Lagen aus einem Glaslot und 
Lagen aus einer Glaskeramik enth&lt, ist grundsatzlich 
zum Fugen von metaliischen und keramischen Bauele- 
io menten geeignet.-.D.h. daB sie auch.auBerhalb einer . 
Brennstoffzelle fur einen technischen Einsatz verwen- 
det werden kann. 



15 



Patentanspruche 



1. Hochtemperatur- Brennstoffzelle (2) mit zwei Bau- 
elementen (4,6), die in einem Fugebereich (12) 
durch eine Schicht (10;10a;10b;10c) miteinander 
gefugt sind, 

20 dadurch gekennzeichnet, daB die- Schicht 
(10;10a;10b;10c) wenigstens eine Lage 
(14;22;24,26;30,32,34) aus einem Glaslot und 
wenigstens eine Lage (16;18,20;28;36,38) aus 
einer Glaskeramik enthalt. 

25 

2. Brennstoffzelle (2) nach Anspruch 1 , 

dadurch gekennzeichnet daB die Schicht (10) 
aus einer Lage (14) aus einem Glaslot und aus 
einer Lage (16) aus einer Glasgeramik besteht. 

30 - . 

3. Brennstoffzelle (2) nach Anspruch 1 , - 
dadurch gekennzeichnet, daB die Schicht (10) 
aus zwei Lagen (18,20) aus einer Glaskeramik und 
aus einer Lage (22) aus einem Glaslot besteht, 

35 wobei die Lage (22) aus Glaslot zwischen den bei- 
den Lagen (18,22) aus Glaskeramik angeordnet ist. 



Brennstoffzelle (2) nach Anspruch 1 , 
dadurch gekennzeichnet, daB die Schicht (10) 
aus zwei Lagen (24,26) aus einem Glaslot und aus 
einer Lage (28) aus einer Glaskeramik besteht, 
wobei die Lage (28) aus Glaskeramik zwischen den 
beiden Lagen (24,26) aus Glaslot angeordnet ist. 



40 



45 



50 



55 



Brennstoffzelle (2) nach Anspruch 1 , 
dadurch gekennzeichnet, daB die Schicht (10) 
aus drei Lagen (30,32,34) aus einem Glaslot und 
aus zwei Lagen (36,38) aus einer Glaskeramik 
besteht, wobei zwischen jeweils zwei Lagen 
(30,32,34) aus Glaslot jeweils eine Lage (36,38) 
aus Glaskeramik angeordnet ist- 

Brennstoffzelle (2) nach einem der vorhergehen- 
den Anspruche. dadurch gekennzeichnet, daB 
das Glaslot der Lagen (14;22;24,26;30.32,34) 11 
bis 13 Gew.-% Aiuminiumoxid (Al 2 0 3 ), 10 bis 14 
Gew.-% Boroxid(B0 2 ), etwa 5 Gew.-% Calciumoxid 
(CaO), 23 bis 26 Gew.-% Bariumoxid (BaO) und 
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etwa 50 Gew.-% Siiiziumoxid (Si0 2 ) enthait 

7. Brennstoffzelle (2) nach einem der vorhergehen- 
den Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daft 
die Glaskeramik der Lagen (16;18,20;28;36,38) 9 5 
bis 11 Gew.-% Aluminiumoxid (Al 2 0 3 ), 11 bis 13 
Gew.-% Boroxid(B0 2 ), 22 bis 23 Gew.-% Barium- 
oxid (BaO), etwa 45 Gew.-% Siiiziumoxid (Si0 2 ), 
etwa 10 Gew.-%Magnesiumoxid (MgO) und etwa 1 
Gew.-% Titanoxid (Ti0 2 )enthait. io 

8. Brennstoffzelle (2) nach Anspruch 4, 

dadurch gekennzeichnet, daB die Lagen 
(24,26;30,32,34) aus dem Glaslot unterschiedliche 
Zusammensetzungen aufweisen. 75 

9. Brennstoffzelle (2) nach Anspruch 5, 

dadurch gekennzeichnet, daB die zwischen den 
Lagen (36,38) aus der Glaskeramik angeordnete 
Lage (32) aus dem Glaslot eine andere 20 
Zusammensetzung als die beiden auBeren Lagen 
(30,34) aus dem Glaslot aufweist. 

10. Brennstoffzelle (2) nach einem der vorhergehen- 
den Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daB 25 
die Bauelemente (4,6) metallische Verbundleiter- 
platten sind. 

11. Brennstoffzelle (2) nach einem der Anspruche 1 bis 

9, 30 

dadurch gekennzeichnet, daB eines der Bauele- 
mente (4,6) eine metalische Verbundleiterplatte 
und das andere der beiden Bauelemente (4,6) der 
Elektrolyt der Elektrolyt-Elektroden-Einheit ist. 

35 

12. Brennstoffzelle (2) nach einem der vorhergehen- 
den Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daB 
zwischen den beiden Bauelementen (4,6) eine 
Fuge (8) mit einer Breite zwischen 100 und 800 ^im 
gebildet ist, die von der Schicht (10;10a;10b;10c) 40 
praktisch ausgef ullt ist. 

13. Brennstoffzelle (2) nach einem der vorhergehen- 
den Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daB 

die Lage (14;22;24,26;30,32,34) aus dem Glaslot 45 
eine Dicke zwischen 50 und 200 \um aufweist. 

14. Brennstoffzelle (2) nach einem der vorhergehen- 
den Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daB 

keine Lage (16;18,20;28;36,38) aus Glaskeramik 50 
dicker als 400 fim ist. 

15. Hochtemperatur-Brennstoffzellenstapel mit Hoch- 
temperatur-Brennstoffzellen (2) nach einem der 
Anspruche 1 bis 14. 55 
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FIG 2 
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FIG 3 



3NSDOCID: <EP 090721 5AlJ_> 



9 



EP0 907 215 A1 




10 



NSDOCID: <EP 090721 5A1 J_ 



EP0 907 215 A1 



Europaisches 
Pa tent am t 



EUROPAISCHER RECHERCHENBERICHT 



Nummer der Anmeldung 

EP 97 11 7171 



E1NSCHLAGIGE DOKUMENTE 



Kategofie 



Kennzeichnung des Dokuments mit Angabe, soweit ertorderlich 
der maftgeblichen Teiie " 



Betrifft 
Anspruch 



KLASSI FIXATION DER 
ANMELOUNG (lnt.CI.6) 



A 
A 
A 



US 3 939 295 A (ROBERTSON ROBERT ET AL) 

* Anspriiche 1 ? 2 * 

DE 196 08 727 C (SIEMENS AG) 

* Anspruche 1,5,6 * 

US 5 376 197 A (SCHAUPERT KURT) 

* Spalte 1, Zeile 8; Anspruche 1,2 * 



RECHERCHIERTE 
SACHGEBIETE (lnt.CI.6) 



Der vortiegende Recherche nbericnt wurde fur aile Pa tentansp ruche erstetit 



Rechercrienon 

DEN HAAG 



J_ 



Abschiii3datum der Recfterche 

12.Marz 1998 



KATEGORIE DER GENANNTEN DOKUMENTE 

X • von besonderer Bedeutung altein betraehtet 

Y : von besonderer Beoeutung in Vortwndung mit einer 

anderen Verotfentbchung oerseJben Kate gone 
A : tecnnoiogiscnar Hintergrund 
O : mcntscnrfltlicne Onenoarung 
P : Zwischeniiteratur 



PrCrtef 

D'hondt, J 



T : oer Ertindung zugrunde liegende Tneorien Oder Grundsatze 
E : atteres Patentdokument. das jedocn erst am Oder 
nach oen AnmekJedatum veroffenflicht worden rst 
D : in der Anmeldung angetuhnes Dokument 
L : aus anderen Grunoen engefuhrtes Dokumem 

& : Mitgiiea der gleichen PatennamiJie.UDerejnstjmmen^s 
Dokument 



12 



.090721 5A1_I_> 



EP 0 907 215 A1 

1 



Europatsches 
Patentamt 



EUROPAISCHER RECHERCHENBERICHT 



Nummcr der Anmeldung 

EP 97 11 7171 



EINSCHLAGIGE DOKUMENTE 



Kategorie 



Kennzeichnung des Dokuments mit Angabe. soweit erforderlich. 
der maftgeblichen Teite 



Betriffi 
Anspruch 



KLASSIFIKATtON DER 
ANMELDUNG (lnt.Cl.6) 



WO 97 34331 A (SIEMENS AG ;JANSING THOMAS 
(DE); BLUM LUDGER (DE) ) 

* Seite 6, Zeile 4 - Zeile 32 * 

* Seite 7, Zeile 9 - Seite 8, Zeile 13 * 

* Anspruche 1,6-8 * 

DE 43 34 438 A (SIEMENS AG) 

* Zusammenf assung ; Anspruche 1,6,15; 
Abbildung 2 * 

* Spalte 6, Zeile 16 - Zeile 25 * 

* Spalte 6, Zeile 67 - Spalte 7, Zeile 4 * 

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 018, no. 290 (E-1557), 2.Juni 1994 

& JP 06 060891 A (TONEN CORP), 4.Marz 

1994, 

* Zusammenf assung * 

-& CHEMICAL ABSTRACTS, vol. 121, no. 2, 
ll.Juli 1994 
Columbus, Ohio, US; 
abstract no. 13967, 

MUKAISAWA: "Sealing materials for fuel 

cells" 

XP002058755 

* Zusammenf assung * 

-& JP 06 060 891 A (TONEN CORP) 4.Marz 
1994 

US 5 453 331 A (BLOOM IRA D ET AL) 

* Spalte 9, Zeile 4 - Zeile 30; Anspruch 1 
* 

EP 0 562 724 A (CERAMATEC INC) 

* Seite 3, Zeile 41 - Zeile 45; Anspruch 9 
* 

* Seite 5, Zeile 1 - Zeile 7 * 

-/— 



1,10-12, 
15 



1,10-12, 
15 



H01M8/02 

C03C17/02 

C03C3/091 

C03C8/24 

C03C10/00 



1,15 



HECHERCHIERTE 
SACHGEBIETE (lnt.Cl.6) 



H01M 
C03C 



Der voriiegende Recherche nbericht wurde fur alle Patentanspruche erstellt 



1,15 



1,15 



o 

s 

5 
S 



Recherchenon 



DEN HAAG 



ADscrtuOdatum der Recherche 



12.Marz 1998 



D'hondt, J 



KATEGORIE DER GENANNTEN DOKUMENTE 

X : von besonderer Bedeutung aMein betractitet 

Y : von besonderer Bedeutung in Verbindung mit etner 

anderen Verbttentlichung derselben Kategorie 
A : technoiogiscner Hintergrund 
O : nichtschrittlich© Oftonbarung 
P : Zwischenliteratur 



T : der Erfindung zugrunde liegende Theorien Oder Grundsaize 
E : aiteres Patentdokument. das jedoch ersi am Oder 
nach dem Anmeldedatum verdfientlicht worden ist 
D : in der Anmeldung angefuhrtes Dokument 
L : aus anderen Grunden angefuhrtes Dokument 

& : Mitglted der gleichen Patenttamihe.ubereinotimmendes 
Dokument 



11 



JNSDOCID: <EP 09072 15A1_L> 



